esp@cenet - Document B^|p)graphy and Abstract 



Page 1 of 1 



Process to construct a stack plate reactor and its use to produce 
hydrogen from hydrocarbons 



Patent Number: 



Publication date: 
Inventor(s): 
Applicant(s):: 
Requested Patent: 



n EP0974392. A3 
2000-01-26 

SCHUESSLER MARTIN (DE); LAMLA OSKAR (DE); HEIL DIETMAR (DE) 
DBB FUEL CELL ENGINES GES MIT (DE) 

n DE1 9832625 
Application Number: EP19990111546 19990615 
Priority Number(s): DE19981032625 19980721 
IPC Classification: B01J8/02 

ECGIassification: - - _ _ 

Equivalents: 



Abstract 



Production of a stack reactor (20) made up of several stacked catalyst plates (10) comprises sintering the 
catalyst plates (10) in a stack. 
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(g) Verfahren zur Herstellung eines Stapelreaktors und Katalysatorscheibe fur einen Stapelreaktor 
@ Zur Herstellung eines Stapelreaktors zurWasserstoffer- 

zeugung aus Kohlenwasserstoffen werden mehrere aus 

porosen Katalysatormaterial gepreSte Katalysatorschei- 

ben aufeinandergestapelt und gemeinsam unter Druck- 

beaufschlagung gesintert. Zur Ausbildung besonders 

dichter Fugestellen verfiigen die Katalysatorscheiben 

uber Im Bereich des Kontaktes mit einer benachbarten 

Katalysatorscheibe ausgebildete Vorsprunge. In der Kata- 
lysatorscheibe ausgebildete oder durch zwei benachbarte 

Katalysatorscheiben gebildete Hohlraume weisen eine 

Einrichtung zum Stutzan der Hohlraume auf, beisplels- 

weise ein in den Hohlraum eingebrachtes Kupfer-Gitter- 

netz, das wenigstens teilweise mit einer Metallfolie be- 

deckt sein Icann, oder auf die Katalysatorscheibe aufge- 

preSte Stutzstege. 
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Beschreibung 



Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung eines 
Stapelreaktors zur WasserstofFerzeugung aus Kohlenwas- 
serstofFen aus einer Mehrzahl von aufeinandergestapelten 5 
Katalysatorscheiben sowie eine insbesondere zur Herstel- 
lung eines derartigen Stapelreaktors geeignete Katalysator- 
scheibe. 

Aus der deutschen Patentanmeldung mit dem Aktenzei- 
chen 197 43 673.0 derselben Anmelderin ist ein derartiger, 10 
aus aufeinandergestapelten Katalysatorscheiben gebildeter 
Stapelreaktor bekannt. Zur Herstellung des Stapebreaktors 
wird aus mindestens einem Katalysatorpulver durch Ver- 
pressen eine einen Formkorper (Katalysatorscheibe) bil- 
dende dunne und stark komprimierte Schicht gebildet, wo- 15 
bei dem Katalysatorpulver Kupferpulver, insbesondere den- 
dritisches Kupfer, beigemischt wird. Im AnschluB an das 
Verpressen wird der Formkorper einer Sinterung unterzogen 
und anschlieBend werden die einzelnen Katalysatorscheiben 
aufeinandergestapelt und zu einem Stapelreaktor verbun- 20 
den. Bei dem Verbinden der einzelnen Katalysatorscheiben 
muB auf eine dichte Ausbildung der Fugestellen zwischen 
den einzelnen Katalysatorscheiben geachtet werden. AlsFii- 
geverfahren bei hochdichten Keramiken sind Kleben, 
SchweiBen, LbterTund KlemmeiTbekarrrit. Im vorliegenden" 25 
Falle einer porosen Katalysatorscheibe konnen diese be- 
kannten Fugeverfahren nur zum Teil angewendet werden, 
Ausgehend hiervon liegt der Erfindung die Aufgabe zu- 
grunde, ein Verfahren zur Herstellung eines Stapelreaktors 
der eingangs genannten Art bereitzustellen, das eine beson- 30 
ders einfache und kostengunstige Herstellung eines kom- 
pakt aufgebauten Stapelreaktors ermoglicht, bei dem das ak- 
tive Volumen der Katalysatorscheiben nicht oder nur wenig 
verringert wird und eine besonders dichte Ausgestaltung der 
Fugestellen erreicht wird. Des weiteren liegt der Erfindung 35 
die Aufgabe zugrunde, eine Scheibe aus Katalysatormaterial 
zum Aufbau eines derartigen Stapebreaktors bereitzustellen. 

Zur Losung dieser Aufgabe wird ein Verfahren zur Her- 
stellung eines Stapelreaktors mit den Merkmalen des An- 
spruchs 1 vorgeschlagen. Demnach erfolgt ein Sintem der 40 
Katalysatorscheiben im Griinlingszustand, d. h. im An- 
schluB an das Verpressen, gemeinsam erst in gestapeltem 
Zustand. Durch das gemeinsame Sintem wird eine dichte 
Verbindung der einzelnen Katalysatorscheiben erreicht. Da 
das Sintem alier Katalysatorscheiben gemeinsam erfolgt 45 
und nicht mehr einzeln, wie es aus dem Stand der Tfechnik 
bekannt ist, konnen Arbeitsgange eingespart werden, so daS 
das erfindungsgemaBe Verfahren einfacher und kostengun- 
stiger durchfiihrbar ist. 

In Ausgestaltung der Erfindung erfolgt das Sintem der 50 
Katalysatorscheiben unter vorbestimmter Druckbeaufschla- 
gung. Durch dieses erfindungsgemaBe PreBsintem wird eine 
besonders gute Verbindung der Katalysatorscheiben erzielt. 
Vorteilhafterweise wird die Druckbeaufschlagung wahrend 
des gesamten Sintervorgangs aufirechterhalten. 55 

Die vorbestimmte Dmckbeaufschlagung der Katalysator- 
scheiben wahrend des Sintems betragt vorteilhafterweise 
zwischen 2 und 20 N/mm^, bevorzugterweise zwischen 5 
und 15 N/mm^. 

Zur weiteren Losung der Erfindung wird eine Katalysa- 60 
torscheibe mit den Merkmalen des Anspruchs 6 vorgeschla- 
gen, Demnach weist die Katalysatorscheibe im Bereich des 
Kontaktes mit einer benachbarten Katalysatorscheibe Vor- 
spriinge zur Ausbildung von Fugestellen auf. Beim Aufein- 
anderstapeln der Katalysatorscheiben im Griinlingszustand 65 
kommen die Katalysatorscheiben somit nicht mehr flachig 
aufeinander zu liegen, sondem stehen an den umlaufend 
Oder unterbrochen ausgebildeten Vorspriingen aufeinander. 



Mit dieser Ausgestaltung ist es moglich, zwischen den ein- 
zehien Katalysatorscheiben bei spiels weise als Kanale die- 
nende Hohkaume zu gestalten. Da sich der Dmck, unter 
dem die Katalysatorscheiben aufeinander aufliegen nun 
nicht mehr auf die gesamte Flache sondem nur auf die aus- 
gebildeten Vorspriinge begrenzt, wird eine verbesserte Qua- 
litat der Fiigestelle zwischen den Katalysatorscheiben nach 
dem Sintem eaeicht. 

In besonders vorteilhafter Ausgestaltung der Erfindung 
weisen in der Katalysatorscheibe ausgebildete oder durch 
zwei benachbarte Katalysatorscheiben gebildete Hohl- 
raume, wie Verteiler- und Sanmielkanale, eine Einrichtung 
zum Stutzen der Hohlraume auf. Durch diese MaBnahrae 
wird eine Verformung der Katalysatorscheibe(n) wahrend 
des PreBsintems vermieden. 

In Ausgestaltung der Erfindung ist die Einrichtung zum 
Stutzen ein Kupfer-Gitteraetz, das vorteilhafterweise we- 
nigstens teilweise mit einem Metallblech bedeckt ist. 

In anderer, bevorzugter Ausgestaltung der Erfindung be- 
steht die Einrichtung zum Stutzen aus auf die Katalysator- 
scheibe aufgepreBten Stegen. Durch diese MaBnahme wird 
die Konstruktion vereinfacht und der Fertigungsaufwand 
minimiert, da keine separaten Telle mehr in bzw. zwischen 
die Katalysatorscheiben eingefugt werden miissen, 
~ Zur weiteren Losung der der Erfindung-zugrundeliegen— - 
den Aufgabe wird gemaB Anspruch 11 ein Stapekeaktor zur 
Wasserstofiferzeugung aus Kohlenwasserstofifen vorgeschla- 
gen, der aus einer Mehrzahl von erfindungsgemaBen Kataly- 
satorscheiben durch Stapeln und PreBsintem gebildet ist 

Die Erfindung ist anhand von Ausfiihrungsbeispielen in 
der Zeichnung schematisch dargestellt und wird im folgen- 
den unter Bezugnahme auf die Zeichnung naher erlautert. 
Fig. 1 zeigt in seitlicher Darstellung einen Schnitt durch 
eine erfindungsgemaBe Katalysatorscheibe. 

Fig. 2 zeigt in seitlicher Darstellung einen Schnitt durch 
einen aus mehreren aufeinandergestapelten erfindungsge- 
maBen Katalysatorscheiben gebildeten Stapelreaktor vor 
dem PreBsintem. 

Fig, 3 zeigt im Ausschnitt und in seitlicher Darstellung ei- 
nen Schnitt durch ein zweites Ausfiihrungsbeispiel eines aus 
mdireren aufeinandergestapelten erfindungsgemaBen Kata- 
lysatorscheiben gebildeten Stapebreaktors. 

Fig. 1 zeigt in seitlicher Darstellung einen Schnitt durch 
eine erfindungsgemaBe Scheibe 10 aus Katalysatormaterial 
im Griinlmgszustand, nachfolgend der Einfachheit als Kata- 
lysatorscheibe bezeichnet. Bei der Katalysatorscheibe 10 
handelt es sich um eine aus mindestens einem Katalysator- 
pulver durch Verpressen einen Formkorper bildende diinne 
und stark komprimierte Schicht, wie sie in der deutschen Pa- 
tenanmeldung mit dem Aktenzeichen 197 43 673.0 be- 
schrieben ist. Dieser Formkorper verfugt iiber einen mittig 
angeordneten Durchbruch 11 sowie iiber an den Innen- und 
AuBenrandera ausgebildete Vorspriinge 12a, 12b. 

We im Zusammenhang mit Fig. 2 ersichtlich ist, wird 
durch altemierendes Aufeinanderstapeln mehrerer um Je- 
wells 180** gedrehter Katalysatorscheiben 10 eine Grund- 
struktur fur einen Stapebreaktor 20 aufgebaut, in dem die 
Vorspriinge 12a bzw. 12b benachbarter Katalysatorscheiben 
10 jeweils aufeinander zu liegen kommen. Die als Fugestel- 
len bezeichnete Kontakte zwischen den einzelnen Katalysa- 
torscheiben 10 sind mit dem Bezugszeichen 18 versehen. 

Aufgrund der Vorspriinge 12a, 12b liegen die Rachen der 
Katalysatorscheiben 10 beabstandet zueinander, so daB zwi- 
schen den einzelnen Katalysatorscheiben 10 Hohlraume ge- 
bildet, die mit Gittemetzen 16 als Stiitzeinrichtung ausge- 
fullt sind. 

In dem in der Fig. 2 dargestellten Ausbildungsbeispiel 
wird die Struktur des Stapeb:eaktors 20 nach unten von einer 
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Kalalysatorscheibe 10' abgeschlossen, die mittig durchge- 
hend abgeschlossen ist (Bezugszeichen 14). 

Zur Ausbildung des Stapelreaktors werden die aufeinan- 
dergestapelten Katalysatorscheiben 10 unter Druckbeauf- 
schlagung P gemeinsam gesintert. Durch dieses erfindungs- 
gemaBe Sintem unter Druckbeaufschlagung bilden sich Fu- 
gestellen 18 zwischen den Katalysatorscheiben 10 aus, die 
im Verhaltnis zu dem porosen Korper der Katalysatorschei- 
ben 10 dicht sind. 

Das Zusammensintern kann weiter unterstUtzt werden, in- 
dem die PreBhaut an den Fugestellen 18, die beim PreBvor- 
gang entsteht, durch Aufrauhen entfemt wird. 

Durch das Einbringen der Kupfer-Gittemetze 16 in die 
Hohb-aume zwischen den Katalysatorscheiben 10 als Stiitz- 
einrichtung werden die beabstandet zueinander liegenden 
Bereiche der Katalysatorscheiben 10 unterstutzt, so daB 
wahrend des Sinterprozesses keine Verformungen auftreten 
konnen. 

Die Vorspriinge 12a, 12b konnen wahrend des PreBvor- 
ganges der Kalalysatorscheibe hoher verdichtet werden, wo- 20 
durch die Dichtheit der daraus resultierenden Fugestelle 
weiter verbessert wird. 

Fig- 3 zeigt in seitlicher Schnittdarstellung einen Aus- 
schnitt aus einem Stapekeaktor 20'^er^analog^u demjn 
Fig. 2 dargestellten Stapekeaktor aufgebaut ist Im Unter- 
schied zu dem Stapekeaktor 20 der Fig. 2 sind in die Hohl- 
raume 15 zwischen den Katalysatorscheiben 10 als Stutzein- 
richtungen Gittemetze 16 eingebracht. Die Edelstahlbleche 
17 weisen eine Dicke von ca. 0,2 mm auf, die im Bereich der 
Vorsprunge 12a, 12b teilweise mit Metallblechen 17 aus 30 
Edelstahl bedeckt sind. Die Edelstahlbleche 17 entsprechen 
in ihrem Querschnitt dem Querschnitt der Vorspriinge 12a, 
12b bzw. der Fugestellen 18, so daB in jeder Schicht die glei- 
chen AnpreBdriicke herrschen. 

Selbstverstandlich handelt es sich bei den dargestellten 
und beschriebenen Katalysatorscheiben und Stapekeaktoren 
um Ausfuhrungsbeispiele, die den Umfang der beanspruch- 
ten Erfindung nicht beschranken. So ist es moglich, die 
Stutzeinrichtungen zum Abstutzen der Bereiche der Kataly- 
satorscheiben, die an Hohkaume angrenzen, einteilig mit 40 
der Kalalysatorscheibe auszubilden. Dazu werden Stege auf 
die Katalysatorscheiben aufgepreBt, die vorteilhafterweise 
im wesentUchen senkrecht von der Kalalysatorscheibe ab- 
stehen und deren Lange der einfachen oder doppelten Hohe 
der Vorsprunge 12a, 12b entspricht. 

Die Erfindung ist auch nicht auf die dargestellte Anord- 
nurig der Vorspriinge 12a, 12b beschrankt. Je nach ge- 
wiinschter Geometrie der Hohkaume in dem Stapekeaktor 
sind beliebige Anordnungen der Vorspriinge moglich. Auch 
der dargestellte Aufbau des Stapekeaktors durch altemie- 
rendes Stapeln von jeweils um 180° gedrehten katalysator- 
scheiben ist natiklich variierbar. 

AbschlieBend sei angemerkt, daB der BegrifF "Kalalysa- 
torscheibe" in dieser Anmeldung sowohl den gepreBten 
Formkorper im Griinlingszustand als auch den einem Sinter- 
prozeB unterzogenen Korper umfaBt. 
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Patentanspriiche 

1. Verfahren zur Herstellung eines St^ekeaktors (20) 
zur Wasserstofferzeugung aus Kohlenwasserstoffen 
aus einer Mehrzahl von aufeinandergestapelten Kataly- 
satorscheiben (10), dadurch gekennzeichnet, daB ein 
Sintem der Katalysatorscheiben (10) gemeinsam erst in 
gestapeUem Zustand erfolgt, 

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeich- 
net, daB das Sintem unter vorbestimmter Druckbeauf- 
schlagung (P) erfolgt. 
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3. Verfahren nach Anspruch 2, dadurch gekennzeich- 
net, daB die Druckbeaufschlagung (?) wahrend des ge- 
samten Sintervorgangs aufrecht erhalten wird. 

4. Verfahren nach Anspruch 2 oder 3, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB die Druckbeaufschlagung (P) zwischen 2 
und 20 N/mm^ bekagt. 

5. Verfahren nach einem der Anspriiche 2 bis 4, da- 
durch gekennzeichnet, daB die Dmckbeaufschlagung 
(P) zwischen 5 und 15 N/mm^ betragt. 

6. Kalalysatorscheibe, insbesondere zur Herstellung 
eines Stapekeaktors (20) zur Wasserslofferzeugung aus 
Kohlenwasserstoffen, gekennzeichnet durch im Be- 
reich des Kontaktes mit einer benachbarten Kalalysa- 
torscheibe (10) ausgebildete Vorsprunge (12a, 12b). 

7. Kalalysatorscheibe nach Anspruch 6, dadurch ge- 
kennzeichnet, daB in der Kalalysatorscheibe (10) aus- 
gebildete Oder durch zwei benachbarte Katalysator- 
scheiben (10) gebildete Hohkaume (15) eine Einrich- 
tung (16, 17) zum Stulzen der Hohkaume aufweisen. 

8. Kalalysatorscheibe nach Anspruch 7, dadurch ge- 
kennzeichnet, daB die Einrichtung zum Stutzen ein 
Kupfer-Gitternelz (16) ist. 

9. Kalalysatorscheibe nach Anspmch 8, dadurch ge- 
kennzeichnet, daB das Kupfer-Gillemetz (16) wenig- 
"stens teilweisemit einemMetaUblech (17) bedeckt ist^ 

10. Kalalysatorscheibe nach Anspruch 7, dadurch ge- 
kennzeichnet, daB die Einrichtung zum Stutzen auf die 
Kalalysatorscheibe (10) aufgepreBte Stutzstege sind. 

11. Stapekeaktor zur Wasserslofferzeugung aus Koh- 
lenwasserstoffen, der aus einer Mehrzahl von Kataly- 
satorscheiben (10) nach einem der Anspriiche 6 bis 10 
durch Stapeln und PreBsinlem gebildet ist. 
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